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"Brennstof f zellenanlage mit einer Membraneinheit 11 



Die Erfindung betrifft eine Brennstof f zellenanlage mit einer 
Membraneinheit zur Abtrennung eines mit Wasserstoff 
angereicherten Brennstoffs einer Brennstof fzelleneinheit von 
einem wasserstoff haltigen Stoffgemisch nach dem Oberbegriff 
des Anspruchs 1 . 

Stand der Technik 

Besonders im Zusammenhang mit ktinftigen Antriebskonzepten von 
Fahrzeugen gewinnt die Brennstof fzellentechnologie immer mehr 
an Bedeutung. Brennstof fzellen bieten die Moglichkeit, 
chemisch gebundene Energie direkt in elektrische Energie 
umzuwandeln, die anschlieSend mit Hilfe eines Elektromotors 
in mechanische Antriebsenergie liberfuhrt werden kann. 

Aufgrund der technischen Probleme bei der 
Wasserstoff speicherung in Fahrzeugen ist man dazu 
ubergegangen, den Wasserstoff bei Bedarf z.B. durch eine 
sogenannte Reformierung oder partielle Oxidation von 
Kohlenwasserstof f en zu erzeugen. Derartige Kohlenwasserstof f e 
liegen in Form herkommlicher Kraftstoffe wie Benzin oder 
Diesel vor, es konnten jedoch auch andere Kohlenwasserstof fe, 
beispielsweise Methan oder Methanol, hierzu verwendet werden. 
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In herkommlichen Brennstof f zellenanlagen werden haufig 
sogenannte PEM-Brennstof f zellen verwendet, die jedoch auf 
Kohlenmonoxidanteile im wasserstof f reichen Medium mit 
"Vergif tungserscheinungen" der katalytischen Anode reagieren, 
so dass die Umsetzung von Wasserstof f an der Elektrode 
erschwert bzw. verhindert wird. Aus diesem Grund miissen 
entsprechende Brennstof f zellenanlagen die Produktion eines 
weitestgehend kohlenmonoxidf reien, wasserstof f reichen Mediums 
gewahrleisten . 

So wird bereits der Kohlenmonoxidanteil im wasserstof f reichen 
Reformat mit Hilfe von Reaktoren nahezu vollstandig 
reduziert. Beispielsweise wird in einem ersten Schritt 
hierbei meist dem Reformer eine Reaktoreinheit 
nachgeschaltet, die mittels einer sogenannten 
11 Shift -Reakt ion" das aus der Umformung des Kraftstoffs 
resultierende Kohlenmonoxid unter Zusatz von Wasser zu C0 2 
aufoxidiert, wobei wiederum Wasserstof f freigesetzt wird. 
Hierbei bleiben jedoch Restmengen an Kohlenmonoxid im 
Reformatgas in einer Konzentration enthalten, die immer noch 
zu einer nicht tolerierbaren Vergiftung der Brennstof fzelle 
f uhrt . 

Zur Umformung der noch vorhandenen Kohlenmonoxidrestmengen 
werden gegebenenf alls weitere Reaktoreinheiten verwendet, die 
bislang z.B. mittels katalytischer Oxidation des 
Kohlenmonoxids unter Zugabe von Sauerstoff an einem 
geeigneten Oxidationskatalysator die Kohlenmonoxidrestmengen 
nahezu vollstandig reduzieren. Urn den Kohlenmonoxidanteil auf 
Werte < 50 ppm zu reduzieren, werden vorzugsweise mehrstufige 
Kohlenmonoxidoxidationseinheiten eingesetzt, wobei zu jeder 
Stufe beispielsweise separat Sauerstoff zugefiihrt wird. Der 
Sauerstoff wird hierbei im Allgemeinen in Form von 
Luf tsauerstof f zudosiert . 
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Zur Entfernung der beim Ref ormierungsprozess erzeugten, 
unerwunschten Gase wie CO und C0 2 werden zum Teil bereits 
Metal Imembranen eingesetzt. Der Wasserstoff diffundiert durch 
diese Metal Imembranen hindurch, wahrend andere, unerwiinschte 
Gase die Metallmembranen im Wesentlichen nicht durchdringen 
konnen. Wasserstoff kann hierbei jedoch lediglich in atomarer 
Form im Metall dif f undieren, so dass die Metallmembran zur 
Umformung des molekularen in den atomaren Wasserstoff 
zusatzlich mit katalytisch wirkenden Edelmetallen wie Platin, 
Silber oder dergleichen belegt werden muss. Diese 
Katalysatoren sind wirtschaf tlich sehr teuer, was z.B. hohe 
Herstellungskosten fur entsprechende Membranen bedeutet . 
Weiterhin sind bei der Verwendung von Metallmembranen 
vergleichsweise hohe Arbeitsdrucke und Arbeitstemperaturen 
erf orderlich, was zu einem vergleichsweise hohen 
konstruktiven Aufwand mit relativ langen Startphasen f uhrt . 

Aufgabe und Vorteile der Erfindung 

Aufgabe der Erfindung ist es demgegeniiber , eine 
Brennstof f zellenanlage mit einer Membrane inhe it , die eine 
semipermeable Membran umfasst, vorzuschlagen, die gegenuber 
dem Stand der Technik mit verringertem konstruktiven Aufwand 
und wirtschaf tlich gunstig realisierbar ist. 

Diese Aufgabe wird, ausgehend von einer 

Brennstof f zellenanlage der eingangs genannten Art, durch die 
kennzeichnenden Merkmale des Anspruchs 1 gelost . 

Durch die in den Unteranspruchen genannten Mafinahmen sind 
vorteilhafte Ausfiihrungen und Weiterbildungen der Erfindung 
moglich. 

Dement sprechend zeichnet sich eine erf indungsgemafie 
Brennstof f zellenanlage dadurch aus, dass die semipermeable 
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Membran wasserstof f molekuldurchlassig ist. Eine 
erfindungsgemafie, semipermeable Membran, die fur 
Wasserstof fmolekule, d.h. fur H 2 -Molekule, durchlassig ist, 
kann in vorteilhaf ter Weise ohne katalytisch aktive 
Materialien realisiert werden. Die im Allgemeinen besonders 
wirtschaf tlich ungunstigen Edelmetalle bzw. die Herstellung 
einer entsprechend katalytischen Belegung oder dergleichen 
sind hierbei entbehrlich. Dement sprechend werden sowohl der 
Aufwand zur Herstellung der erf indungsgemaSen Membran als 
auch die wirtschaf tlichen Kosten hierfur entscheidend 
reduziert . 

Daruber hinaus kann gegebenenf alls auf die Erzeugung eines 
vergleichsweise hohen Betriebsdruckes und/oder einer 
entsprechenden Betriebstemperatur zum Betrieb der 
Membrane inhe it verzichtet bzw. diese konnen zumindest 
deutlich reduziert werden. Diese MaSnahmen verringern somit 
den konstruktiven und wirtschaf tlichen Aufwand der 
erfindungsgemaSen Brennstof f zellenanlage erheblich . 

In einer besonderen Weiterbildung der Erfindung ist die 
Membran als Kunststoff membran ausgebildet . Eine entsprechende 
Kunststoff membran, d.h. die semipermeable Membran besteht im 
Wesentlichen nicht aus einem Metall, sondern aus einem 
Kunststoff, ist besonders wirtschaf tlich giinstig herstellbar, 
so dass eine weitere Kostenreduzierung verwirklicht werden 
kann. 

Weiterhin ist bei Kunststoff membranen von Vorteil, dass diese 
bereits bei vergleichsweise geringen Temperaturen permeabel 
fur Wasserstof fmolekule sind, z.B. bei Temperaturen kleiner 
12 0°C. Dagegen sind Edelmetallmembranen bei Temperaturen von 
ca. 300°C fur Wasserstof f in atomarer Form permeabel. 
Dementsprechend geringer ist der Aufwand zur Erzeugung 
und/oder Erreichung der entsprechenden Betriebstemperaturen. 
Dies fuhrt unter anderem dazu, dass eine Kunststoff membran 
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vergleichsweise schnell ihre Betriebstemperatur erreichen 
kann und somit die notwendige Abtrennung vom nachteiligen 
Restgasgemisch bzw. Anreicherung des Wasserstoffs ermoglicht. 
Hierdurch wird die Dynamik der gesamten Brennstof fzellen- 
anlage in vorteilhaf ter Weise verbessert. 

Vorzugsweise ist wenigstens eine Anpassung des Kunststoffs an 
die Arbeit stemperatur der Membrane inhe it und/oder die Art 
bzw. Zusammensetzung des Stof f gemisches vorgesehen. 
Beispielsweise erfolgt die Auswahl des Kunststof fmaterials in 
vorteilhaf ter Weise in Abhangigkeit des vorgesehenen 
Verwendungszwecks . 

Vorteilhaf terweise ist die semipermeable Membran zwischen 
einer Umf ormeinheit zur Umformung eines 

kohlenwasserstof f hal tigen Kraf tstof f s , insbesondere Benzins , 
Diesels oder dergleichen, in das wasserstof f haltige 
Stoffgemisch und zwischen der Brennstof fzelleneinheit 
angeordnet. Hierdurch ist beispielsweise eine Wasserstof f- 
Anreicherung des mittels sogenannter Reformierung erzeugten, 
relativ wenig wasserstof fhaltigen Ref ormatgases bzw. dessen 
Abreicherung von unerwiinschten Gasbestandteilen wie CO und 
C0 2 realisierbar . 

Generell ist denkbar, dass auch eine sogenannte 
Oxidationsstuf e bzw. andere Reinigungsstuf en das 
Ref ormatgasgemisch oder dergleichen wenigstens teilweise von 
unerwiinschten Gasbestandteilen wie CO oder C0 2 reinigen. 
Diese sind haufig in Stromungsrichtung vor der Membraneinheit 
bzw. vor der semipermeablen Membran anzuordnen. 

In einer vorteilhaf ten Ausf uhrungsf orm der Erf indung umfasst 
die Umf ormeinheit die Membraneinheit in einer Baueinheit. 
Beispielsweise ist die semipermeable Membran gemaS der 
Erf indung in der Umf ormeinheit integriert . Gegebenenf alls ist 
die semipermeable Kunststof f membran im Ausstrombereich bzw. 
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an einer Ausstromoffnung der Umf ormeinheit angeordnet . 

Aufgrund der allgemein ublichen Arbeitstemperaturen von 
Kunststof fmembranen konnen diese in vorteilhaf terweise 
relativ nahe im Bereich der Brennstof f zelleneinheit 
angeordnet werden. Beispielsweise kann eine erfindungsgemaSe 
semipermeable Kunststof f membran unmittelbar vor der 
Brennstof f zelleneinheit angeordnet werden . Gegebenenf alls 
kann die semipermeable, wasserstof fmolekuldurchlassige 
Membran in der Brennstof f zelleneinheit integriert werden. Das 
heiSt insbesondere, die Brennstof f zelleneinheit umfasst die 
Membraneinheit bzw. semipermeable Kunststof f membran gemaS der 
Erfindung innerhalb einer Baueinheit. 

Vorteilhaf terweise weist die Membraneinheit wenigstens ein 
Regelelement zum Einstellen eines vorgegebenen Betriebsdrucks 
auf . Generell sind im Vergleich mit Metallmembranen, wie 
bereits erwahnt , geringere Driicke auf der Eingangsseite der 
Membraneinheit notwendig. Beispielsweise werden gemafi der 
Erfindung Betriebsdrucke kleiner lobar mittels dem 
Regelelement eingestellt, z.B. mittels einem Regelventil, 
einer steuerbaren Pumpeinheit oder dergleichen. 

In einer besonderen Weiterbildung der Erfindung ist eine 
Ruckf uhrvorrichtung zur wenigstens teilweisen Riickfiihrung 
eines wasserstof fhaltigen Abstroms der 
Brennstof f zelleneinheit zu einer Zuf uhrof f nung der 
Brennstof f zelleneinheit vorgesehen. Dies bedeutet, dass 
insbesondere eine sogenannte Rezirkulationsschleif e bzw. 
Weiterverwertung des im Allgemeinen wasserstof fhaltigen 
Anodenrestgases ermoglicht wird. Hierdurch wird insbesondere 
der Gesamtwirkungsgrad der Brennstof fzellenanlage in 
vorteilhaf terweise weiter verbessert. 

Vorzugsweise umfasst die Ruckf uhrvorrichtung die 
Membraneinheit. Gegebenenf alls werden wenigstens zwei 
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semipermeable, wasserstof fmolekuldurchlassige Membranen gemaS 
der Erfindung verwendet . Eine Membran zwischen dem Reformer 
und der Brennstof f zelleneinheit und eine zweite im 
Stromungspf ad der Ruckf lihrung . 

Bei der Variante der Erfindung, wobei die erf indungsgemaEe 
semipermeable Membran in der Brennstof f zelleneinheit 
integriert ist, ist in vorteilhaf ter Weise die Verwendung 
einer einzigen erf indungsgemaBen Membran moglich, die 
beispielsweise sowohl vom Reformatgas als auch vom 
Anodenrestgas beauf schlagbar ist. 

Generell wird mit Hilfe der erf indungsgemaSen, semipermeablen 
Membran der Systemwirkungsgrad einer Brennstof f zellenanlage 
insbesondere mit vorgeschaltetem Reformer deutlich verbessert 
und der gesamte Systemaufbau bzw. die Gasreinigung und/oder 
Wasserstof fanreicherung wird entscheidend vereinfacht. 

Grundsatzlich ist die Auswahl des Kunststoffes in 
Abhangigkeit der Wasserstof f permeation bei entsprechender 
Arbeitstemperatur und/oder der Art der unerwunschten Gase 
durchzuf uhren . Vorzugsweise diffundieren letztere im 
Arbeit spunkt der erf indungsgemaSen Membran lediglich in 
vergleichsweise geringem MaS durch die erf indungsgemaSe, 
semipermeable Membran. 

Ausf uhrungsbei spiel 

Ein Ausf uhrungsbeispiel ist in der Zeichnung dargestellt und 
wird anhand der einzigen Figur nachfolgend naher erlautert : 

Figur 1 zeigt eine schematische Darstellung einer 
erf indungsgemafien Membraneinheit . In Figur 1 ist eine 
Membraneinheit zur Anreicherung von Wasserstof f H 2 eines 
wasserstof fhaltigen Fluidstroms 1 aufgefuhrt, der zu einer 
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nicht naher dargestellten Brennstof f zelleneinheit 
weiterstromt . Beispielsweise ist der Fluidstrom 1 ein 
Reformatgas 1, das mittels einem nicht naher dargestellten 
Reformer erzeugt und insbesondere neben Wasserstoff H 2 auch 
nachteilige Gase wie z.B. NO x , N 2/ CO und C0 2 umfasst. 

Der Fluidstrom 1 wird mittels einer Kunststof f membran 2 zu 
einem Brennstof fstrom 3, der einen deutlich hoheren 
Wasserstoff gehalt H 2 als der Fluidstrom 1 aufweist, und einen 
Reststrom 4 auf gespalten . Durch die Membran 2, diffundiert 
Wasserstoff H 2 in molekularer Form. 

In Figur 1 wird weiterhin deutlich, dass der Wasserstoff H 2 
abgereicherte Reststrom 4 separat vom Brennstof fstrom 3 aus 
der Membrane inhe it ausstromt . Der Reststrom 4 weist einen im 
Vergleich zum Fluidstrom 1 hoheren Gehalt an unerwunschten 
Gasbestandteilen wie CO, C0 2 , N 2 oder dergleichen auf. 

Mittels einem Druckregelventil 5 oder dergleichen wird der 
Betriebsdruck p x in vorteilhaf ter Weise eingestellt. An der 
Membran 2 fallt ein Dif f erenzdruck Ap ab, so dass in 
Stromungsrichtung hinter der Membran 2 ein Druck p 2 vorhanden 
ist. Der Druck p 2 ist um den Betrag Ap kleiner als der 
Betriebsdruck p x . 
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Anspruche 

1. Brennstoff zellenanlage mit einer Membrane inhe it zur 
Abtrennung eines mit Wasserstoff (H 2 ) angereicherten 
Brennstoff s (3) einer Brennstoff zelleneinheit von einem 
wasserstoff halt igen Stof fgemisch (1) , wobei die 
Membrane inhe it eine semipermeable Membran (2) umfasst, 
dadurch gekennzeichnet, dass die semipermeable Membran (2) 
wasserstoff molekuldurchlassig ist . 

2. Brennstoff zellenanlage nach Anspruch 1, dadurch 
gekennzeichnet , dass die Membran (2) als 
Kunststoff membran (2) ausgebildet ist. 

3. Brennstoff zellenanlage nach einem der vorgenannten 
Anspruche, dadurch gekennzeichnet, dass wenigstens eine 
Anpassung des Kunststoffs an die Arbeitstemperatur der 
Membrane inhe it vorgesehen ist. 

4. Brennstoff zellenanlage nach einem der vorgenannten 
Anspruche, dadurch gekennzeichnet, dass die semipermeable 
Membran (2) zwischen einer Umf ormeinheit zur Umformung eines 
kohlenwasserstof f haltigen Betriebsstof f s in das 
wasserstoff halt ige Stof fgemisch (1) und der 

Brennstoff zelleneinheit angeordnet ist . 

5. Brennstoff zellenanlage nach einem der vorgenannten 
Anspruche, dadurch gekennzeichnet, dass wenigstens die 
Umf ormeinheit die Membraneinheit umfasst. 

6 . Brennstoff zellenanlage nach einem der vorgenannten 
Anspruche, dadurch gekennzeichnet, dass wenigstens die 
Brennstoff zelleneinheit die Membraneinheit umfasst. 
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7. Brennstof fzellenanlage nach einem der vorgenannten 
Anspruche, dadurch gekennzeichnet , dass die Membraneinheit 
wenigstens ein Regelelement (5) zum Einstellen eines 
vorgegebenen Betriebsdrucks aufweist. 

8. Brennstof fzellenanlage nach einem der vorgenannten 
Anspruche, dadurch gekennzeichnet, dass eine 

Riickf uhrvorrichtung zur wenigstens teilweisen Riickfuhrung 
eines wasserstof f haltigen Abstroms (1) der 
Brennstof f zelleneinheit zu einer Zuf uhrof f nung der 
Brennstof fzelleneinheit vorgesehen ist . 

9. Brennstof fzellenanlage nach einem der vorgenannten 
Anspruche, dadurch gekennzeichnet, dass die 

Riickf uhrvorrichtung die Membraneinheit umfasst . 
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Zusammenf assung 

Es wird eine Brennstof f zellenanlage mit einer Membrane inhe it 
zur Abtrennung eines mit Wasserstoff (H 2 ) angereicherten 
Brennstof fs (3) einer Brennstof fzelleneinheit von einem 
wasserstoff haltigen Stof fgemisch (1) , wobei die 
Membraneinheit eine semipermeable Membran (2) umfasst, 
vorgeschlagen, die gegenuber dem Stand der Technik mit 
verringertem konstruktiven Aufwand und wirtschaf tlich gunstig 
realisierbar ist. Dies wird erf indungsgemaS dadurch erreicht, 
dass die semipermeable Membran (2) fur Wasserstoff molekule 
(H 2 ) durchlassig ist. 



V 



1/1 



H 2 Ap/2 




C0,C0 2 ,N 2 



Fig. 1 



